



(2020 年 7 月 27 日受理) 
Evaluation for Oxygen Permeability and Biomolecules Diffusion Using Biofuel Cells 
by
Keiichi KANETO* and Sadahito UTO
Department of Biomedical Engineering, 
Faculty of Engineering
In this study, a new evaluation method for biomolecules diffusion and oxygen permeability coefficients in barrier 
films is proposed. The basic idea is based on the utilization of fuel cells with electrical current that is dependent on flow 
rates of fuel and oxygen to the anode and cathode, respectively. By placing barrier films in front of electrodes the 
permeability of the film is estimated from the equilibrated current. Herein, L-ascorbic acid was employed as a model 
fuel. Diffusion coefficients of ascorbic acid in polyvinylchloride, polyethylene, Nafion, and dialysis membrane were 
evaluated. Oxygen permeability of polyethylene, silicon rubber, and water films were also estimated. The results were 
compared with those from previous studies and found to be valid.  
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(a)セル本体(Core of fuel cell)、(b)外部回路(external




Fig.1 Schematic drawing of biofuel cell for evaluation of 








(Rs = 11)と負荷抵抗 RLを直列に繋ぎ、スイッチ S
を設けた。負荷抵抗は 0～20kまでロータリースイ
ッチにより替えた。
セルの写真を Fig.2 に示す。セルは一辺 3cm の正
方形で厚さは約 7mmである。燃料には 0.5M アスコ
ルビン酸(AsA)水溶液を 2mL/minの流量で供給し 87,)、
カソードには約 100mL/minで大気をブローした。こ
のセルは、起電力 E0 = 0.55V、最大出力 Pmax =
10mWcm-2を示し、最大電流は 55mAcm-2であった。
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(Rs = 11)と負荷抵抗 RLを直列に繋ぎ、スイッチ S
を設けた。負荷抵抗は 0～20kまでロータリースイ
ッチにより替えた。
セルの写真を Fig.2 に示す。セルは一辺 3cm の正
方形で厚さは約 7mmである。燃料には 0.5M アスコ
ルビン酸(AsA)水溶液を 2mL/minの流量で供給し 87,)、
カソードには約 100mL/minで大気をブローした。こ
のセルは、起電力 E0 = 0.55V、最大出力 Pmax =
10mWcm-2を示し、最大電流は 55mAcm-2であった。
温度は約 20℃、湿度は RH 37～50%の環境で駆動し
測定した。











流 i (mAcm-2)を変数として横軸に取り、セル電圧 Ecell
(V)と出力 P (mWcm-2)をプロットしたものである。P
は r = RL のとき最大出力 Pmaxが得られ、RL > r では
iが小さくなり、r > RLでは Ecellが低下して出力が減
少する。
Fig.3 Typical output characteristics of AsA biofuel cell 
as the function of i (depending on RL).

















Fig.4 Schematic model for analysis of permeation 





































O2 + 4H+ + 4e- → 2H2O, (1)
また、電流 1Aは 1秒間に 1C(クーロン)流れること
と定義されているので、電流を電子一個の電荷量、
即ち、電気素量(𝑒𝑒 = 1.6 × 10−19 C)で除すれば、電
流から 1 秒間に流れる酸素の数 jO2を(2)式から求め
ることができる。
𝑗𝑗O2 =  
𝑖𝑖
4𝑒𝑒 , (2) 
従って、1秒間に流れる酸素の体積 𝑣𝑣 (cm3) は標準
状態(STP; 0℃、1atm) で、(3)式によって与えられる。
𝑣𝑣 = 𝑗𝑗𝑜𝑜2×𝑉𝑉𝑚𝑚𝑁𝑁𝐴𝐴 =  
𝑖𝑖𝑉𝑉𝑚𝑚
4𝑒𝑒𝑁𝑁𝐴𝐴
=  𝑖𝑖𝑉𝑉𝑚𝑚4𝐹𝐹 , (3) 
但し、 Vm (= 22.4×103 cm3mol-1)と NA (= 6.02×1023
mol-1) はそれぞれモル体積およびアボガドロ定数、F










フィルムの厚さを d (cm)として、酸素の透過係数 P
は (4)式で与えられる。但し、 p (cmHg; 1atm =
76cmHg) はバリアフィルム前後の圧力差、である。
大気圧中の酸素の分圧は 21％であるから、p = 0.21
×76cmHgを用いた。
𝑃𝑃 =  𝑣𝑣×𝑑𝑑𝑝𝑝 =  
𝑖𝑖∞𝑉𝑉𝑚𝑚𝑑𝑑
4𝑠𝑠𝐹𝐹𝑝𝑝 (4)
P の単位は (cm3(STP)・cm/cm2・s・cmHg)である 9,10)。
また, Vm/4F は定数として、Vm/4F = 0.058 cm3/Cを知
っておくと便利である。透過係数の単位は、体積を
m3, cc, cm3など、厚さは mm, cm, 時間は s、hour、day、



















𝜕𝜕𝜕𝜕 = 0, (6)
(5) を積分して、Fig.4の境界条件、c(0) = c0 , c(d) = cd
から(7)が得られる。
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𝜕𝜕𝜕𝜕 = 0, (6)
(5) を積分して、Fig.4の境界条件、c(0) = c0 , c(d) = cd
から(7)が得られる。
𝑐𝑐(𝑥𝑥) = − 𝜕𝜕0−𝜕𝜕𝑑𝑑𝑑𝑑 x + 𝑐𝑐0, (7)
従って、拡散層の濃度勾配は直線的になる。
Fick の第一法則から、1 秒間に流れる酸素の流量 jO2
(分子数/s) は(8)となり、






𝐷𝐷 = 𝑗𝑗O2×𝑑𝑑𝑑𝑑0−𝑑𝑑𝑑𝑑 , (9)
従って、酸素の拡散係数は、c0 >> cd として、酸素
ガスの濃度を STP 状態の体積として表すと(10)によ
り求められる。











溶液の濃度は一般にモル濃度 M0 (mol/L あるいは
M)が用いられるので、c0を燃料分子の密度、即ち、
分子数/cm3 で表すと (11)となる、
c0 = 10-3 M0×NA. (11)
また、1 分子の AsA がアノードで酸化されるとき、













𝑐𝑐𝑑𝑑  ≪  𝑐𝑐0 の条件で、平衡電流を 𝑖𝑖∞とし、(14)に(11)
および(13)を代入して D を求めると(15)が得られる。






















意した。RLを∞から 10k, 1k, 100, 0に下げて行
ったとき得られた i と Ecellの時間依存性を Fig.5 に
示す。RL = 10k, 1kでは、i と Ecell 共に定常値であ
るが、100では時間と共に大きく減少してmに
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Fig.5 Time responses of i, Ecell and P in AsA fuel cell 
with barrier film of a dialysis membrane (43m
thickness) in the fuel compartment.
Fig.6は燃料室のバリアフィルムとしてフィルタ
ー紙(Whatman #1)を入れ、RLを変化させたときの i
と Ecell の時間依存性を示す。Fig.5 と大きく異なる






Fig.6 Time responses of i, Ecell and P in AsA fuel cell 





が、例えば、ポリエチレンの N2や O2ガスの 1～4×
10-7cm2s-1の拡散係数に比べてかなり小さい 12)。
Table 1. Diffusion coefficients of AsA in various films 














Fig.7 Attachments to measure oxygen permeability
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Fig.7 Attachments to measure oxygen permeability










Fig.8 Time responses of i, Ecell and P in AsA fuel cell 







Table 2. Oxygen permeability coefficient in various 
































Fig.9 Attachments to measure oxygen diffusion
coefficient in air.
大気の状態(air)で Rs = 11 により放電した iの時間
応答を Fig.10に示す。ついで、チューブ内を窒素ガ
スでパージ(N2 purged)し同様に放電した i の時間応










Fig.10 Current responses in AsAfuel cell, air supplied 








































































Fig.10 Current responses in AsAfuel cell, air supplied 
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